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∗   (1.1) 
 




λ と φ はそれぞれ並列モデルおよび直列モデルの分率である。 












を形成しているため、Fig. 1-2 に示すモデルで表される。 
 
 




例えば、組成が 75:25 の天然ゴム（複素弾性率：105 Pa）とポリス
チレン（複素弾性率：109 Pa）の混合系に対して、Fig. 1-1 と Fig. 1-2
に示すモデルを用いて複素弾性率を計算すると、海島構造を有する
天然ゴムの複素弾性率が 2.2×105 Pa であるのに対して、ナノマトリ

































よび α 末端基の構造は未だに不明のままである。Tanaka らは、天然
ゴムの ω 末端基はタンパク質と物理的架橋点を形成し、α 末端基は



























ら始まる。DMADP に IDP が 2 回トランス付加することにより開始
基質であるファルネシル二リン酸（FDP）が合成される。この段階
では、DMADP、IDP および FDP は水溶性であり、生合成が均一反














び X 線小角散乱法（SAXS）により cis-1,4-ポリイソプレン粒子の表





粒子の模式図を Fig. 1-4 に示す。 
 
Fig. 1-4 天然ゴム粒子の模式図 
 
Fig. 1-5 に天然ゴムの TEM イメージを示す。リンタングステン酸
を用いて染色をしているため、白い部分が cis-1,4-ポリイソプレン粒
















































1.3.1  天然ゴムの脱タンパク質化 









Kawahara らは、天然ゴムラテックスに尿素および SDS を加え、イン
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態で DPNR7, 8の cis-1,4-ポリイソプレン粒子の表面に容易にグラフト
共重合することが可能であり、凝固および乾燥することにより得ら
れた生成物は、平均直径約 1 µm の cis-1,4-ポリイソプレン粒子が厚




















Thai Rubber Latex Co.）および市販の高アンモニア天然ゴム（HANR）
ラテックス（乾燥ゴム含有率（DRC）: 60 w/w%）を使用した。 
2.2.2 ナノマトリックス構造を有する天然ゴムの調製 
セラム天然ゴム（Serum 10k）は HANR ラテックスを 10,000 (10K) 
g で遠心分離することによりゴム分と漿液を分離し、回収した漿液を
乾燥することにより調製した。 




ラテックスに界面活性剤（SDS）1 w/w%および尿素 0.1 w/w%を加え、
室温で 1 時間インキュベーションすることにより行った。得られた
ラテックスを 15 °C、10,000 g で 30 分間遠心分離することによりゴ
ム分と漿液を分離した。ゴム分を回収し、SDS 水溶液に分散させて
から遠心分離を行うという一連の洗浄操作を 3 回繰り返すことによ
り、DRC 約 30 w/w%および SDS 濃度 0.1 w/w% の DPNR ラテックス
を調製した 9。このとき、SDS 濃度は、遠心分離 1 回目で 0.5 w/w%、
2 回目で 0.1 w/w%、3 回目で 0.1 w/w% に調整した。DPNR ラテック
スをシャーレに展開し、一昼夜風乾してから 50 °C で 1 週間減圧乾
燥することにより DPNR フィルムを得た。 
スチレンは、10 w/w%水酸化ナトリウム水溶液で 3 回洗浄後，イオ
ン交換水で中性になるまで繰り返し洗浄した。DRC 30 w/w%に調整
した DPNR ラテックスを 1 時間窒素置換後、TBHPO および TEPA を
それぞれ 3.3×10⁻² mol/kg-rubber，スチレンをそれぞれ 0.5、1.0、1.5、












TEM 観察は日本電子（株）製 JEM-2100 を用いて加速電圧 200 kV
で行った。試料の超薄切片は Reichert-Nissei 製 Ultracut N クライオミ
クロトームを用いて天然ゴムのガラス転移温度以下で切り出すこと
により調製した。超薄切片は、セラム天然ゴムではリンタングステン
酸を用い、DPNR-graft-PS では四酸化オスミウム水溶液を用いて 5 分
間気相染色を行った。 
集束イオンビーム-走査型電子顕微鏡（FIB-SEM）観察は SII SMI-
3050SE を用いて行った。加速電圧 30 kV で Ga イオンを用いて約 100 
nm 間隔で表面をエッチングし、断面を作製した。断面の SEM 観察





JISK6251 に準じて行った。厚さ 1 mm のキャストフィルムをダンベ
ル状 7 号形試験片に打ち抜き、室温下、200 mm/min の条件で試験を
行った。 
c. 動的粘弾性試験 




径 12 mm の平行円板を用いて測定した。試料は、直径 12 mm の円盤
状に打抜き、80 °C、0.2 N で 45 分間かけて治具と融着した。周波数
1 Hz、温度 30 °C でひずみ分散測定を行い、線形領域を求めた。線形
領域での測定条件は角周波数 0.1~10 Hz、温度-70~130 °C とした。 
 
2.3 結果と考察 
Fig. 2-1 に新鮮天然ゴム（Fresh NR）、HANR および DPNR の TEM
イメージを示す。ここで、白い領域は cis-1,4-ポリイソプレン、黒い
領域は非ゴム成分のタンパク質である。新鮮天然ゴムおよび HANR




た。例えば、窒素含有率が 0.777 w/w%である新鮮天然ゴム（Fig. 2-









Fig. 2-1 Fresh NR (a)、HANR (b) および DPNR (c) の TEM イメージ 
 
Table 2-1 に HANR、DPNR および Serum 10k ゴムの乾燥ゴム含有
量（DRC）、窒素含有率（N%）および cis-1,4-ポリイソプレン粒子の
体積平均直径を示す。HANR の DRC と窒素含有率はそれぞれ 62.4 
w/w%および 0.279 w/w%であった。脱タンパク質化によりどちらも減
少し、DPNR の窒素含有率は 0.013 w/w%になった。これに対し、Serum 
10k ゴムの窒素含有率は、HANR の約十倍である 2.29 w/w%となっ
た。一方、cis-1,4-ポリイソプレン粒子の体積平均直径は、HANR と






Table 2-1 HANR、DPNR および Serum 10k の DRC、窒素含有率お
よび cis-1,4-ポリイソプレン粒子の体積平均直径 
 
 Fig. 2-2 に DPNR および Serum 10k ゴムの 30 °C におけるせん断
貯蔵弾性率（G´）の周波数依存性を示す。Serum 10k ゴムの G´の値は









Fig. 2-3 に DPNR および Serum 10k ゴムの 30 °C における損失正接
（tan δ）の周波数依存性を示す。DPNR の tan δ は周波数に依存し、
周波数が高くなると一義的に減少した。しかしながら、Serum 10k ゴ
ムの tan δ は低周波数で周波数に依存して減少し、高周波数で周波数







Fig. 2-3 DPNR および Serum 10k ゴムの 30 °C における 





Fig. 2-4 に FIB-SEM と三次元透過型電子顕微鏡（3D-TEMT）を用
いて観察した DPNR-graft-PS の三次元イメージを示す。FIB-SEM の
三次元イメージは Ga イオンで 100 nm の間隔でエッチングした表面
の SEM 画像を積み重ねることにより構築したものである。ここで、
白い領域が PS、黒い領域が天然ゴムである。画像に示すように、PS
が連続なナノマトリックスを形成し、直径約 1 µm の cis-1,4-ポリイ
ソプレン粒子がその中に良く分散していることが観察された。一方、
3D-TEMT により観察された三次元イメージでは、PS のナノマトリ








Fig. 2-5 に DPNR-graft-PS の未加硫状態での応力―ひずみ曲線を示
す。DPNR-graft-PS-0.5、DPNR-graft-PS-1.0、DPNR-graft-PS-1.5 および
DPNR-graft-PS-2.0 のスチレン含有率はそれぞれ 0.2、6.7、12.4 およ




り、物性が効率的に補強されたためであると考えられる。 Fig. 2-5 に







Fig. 2-6 に DPNR、DPNR-graft-PS および熱処理 DPNR-graft-PS の
ゴム状平坦領域（30 ˚C）における貯蔵弾性率（G’）および損失正接
（tan δ）の周波数依存性を示す。DPNR の G’の値は約 0.1 MPa であ
り、文献に報告されている値と同程度であった 10, 11。ナノマトリック
ス構造を有する DPNR-graft-PS の G’の値は DPNR の約 10 倍であり、




の約 35 倍に増加した。PS のナノマトリックスが熱処理前は不連続
であったのに対し、130 °C で熱処理することにより PS ナノ粒子が互
いに融着して PS のナノマトリックスが連続になったため G’の値は
増加したと考えられる。 
一方、損失正接（tan δ）の周波数依存性は、DPNR と DPNR-graft-
PS とで異なっていた。DPNR の tan δ の値は、文献値とほぼ同じ 0.1
から 0.15 であり、周波数が高くなると一義的に減少したが、ナノマ
トリックス構造を有する DPNR-graft-PS の tan δ の値は周波数に依存
しなかった。これは、DPNR-graft-PS では、PS ナノ粒子がナノマトリ
ックスに密に分散したことにより、エネルギー散逸が大きくなった
ためであると考えられる。この DPNR-graft-PS の tan δ の周波数依存
性は、非ゴム成分のナノマトリックス構造を有するセラム天然ゴム
の高周波数領域での tan δ の周波数依存性とほぼ同じであった。これ









Fig. 2-5 DPNR, HANR および DPNR-graft-PS の応力―ひずみ曲線 
 
 
Fig. 2-6 DPNR、DPNR-graft-PS および熱処理 DPNR-graft-PS の 




Fig. 2-7 に DPNR、DPNR-graft-PS、熱処理 DPNR-graft-PS の G’の
温度依存性を示す。DPNR の G’の値は、約-60~-30 ˚C で急激に減少
し、それ以降の温度ではほとんど変化しなかった。ここで、G’の値が
ほとんど変化しない温度領域はゴム状平坦領域であった。一方、
DPNR-graft-PS および熱処理 DPNR-graft-PS の G’の値は DPNR と同
様に約-60 ˚C で急激に減少し、-20 ˚C 付近から再び一定の値になり、
70 ̊ C 付近から徐々に減少し、PS の Tg である 100 ̊ C 付近で DPNR と
同程度の値となった。熱処理 DPNR-graft-PS の G’の値は DPNR-graft-




Fig. 2-7 DPNR (A)、DPNR-graft-PS (B) および 




Fig. 2-8 に DPNR、DPNR-graft-PS および熱処理 DPNR-graft-PS の
G’’の温度依存性を示す。全ての試料において、-62.5 ̊ C に NR のガラ
ス転移による G’’のピークが示された。また、DPNR-graft-PS および
熱処理 DPNR-graft-PS の G’’の値は 100 ˚C 付近で急激に減少した。 
 
 
Fig. 2-8 DPNR (A)、DPNR-graft-PS (B) および 
熱処理 DPNR-graft-PS (C) の G’’の温度依存性 
 
Fig. 2-9 に DPNR、DPNR-graft-PS および熱処理 DPNR-graft-PS の
tan δ の 1 Hz での温度依存性を示す。全ての試料において、-57.5 ˚C
に NR のガラス転移に由来する tan δ のピークが示された。DPNR の




PS の tan δ のピークがほぼ同じであった。さらに DPNR-graft-PS およ
び熱処理 DPNR-graft-PS では、100 ̊ C 付近に PS のガラス転移に由来
するピークが現れた。DPNR-graft-PS および熱処理 DPNR-graft-PS の
-57.5 ˚C の NR のガラス転移由来の tan δ のピークの高さは同程度で
あったが、100 ˚C 付近の PS のガラス転移由来のピークは熱処理
DPNR-graft-PS の方が高かった。これは熱処理により PS のマトリッ




Fig. 2-9 DPNR (A)、DPNR-graft-PS (B) および 










DPNR より約 10 倍高くなったが、損失正接は周波数に依存しなかっ
た。このナノマトリックス構造が物性に及ぼす影響を検討するため、
モデルとして DPNR-graft-PS を使用した。モルフォロジー観察によ
り、直径約 1 µm の cis-1,4-ポリイソプレン粒子は、数 nm の PS ナノ
粒子が密に充填されたナノマトリックスに分散していることが確認
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 ドデシル硫酸ナトリウム（SDS, 1 級）、tert-ブチルヒドロペルオキ










ックス（乾燥ゴム含有率（DRC）: 60 w/w%）を使用した。 
3.2.2 天然ゴムの脱タンパク質化 
天然ゴムの脱タンパク質化は、DRC を 30 w/w% に調整した HANR
ラテックスに界面活性剤（SDS）1 w/w%および尿素 0.1 w/w%を加え、
室温で 1 時間インキュベーションすることにより行った（Fig. 3-1）。
得られたラテックスを 15 °C、10,000 g で 30 分間遠心分離すること
によりゴム分と漿液を分離した。ゴム分を回収し、SDS 水溶液に分
散させてから遠心分離を行うという一連の洗浄操作を 3 回繰り返す
ことにより、DRC 約 30 w/w%および SDS 濃度 0.1 w/w%の DPNR ラ
テックスを調製した 7。このとき、SDS 濃度は、遠心分離 1 回目で 0.5 
w/w%、2 回目で 0.1 w/w%、3 回目で 0.1 w/w%に調整した。DPNR ラ
テックスをシャーレに展開し、一昼夜風乾してから 50 °C で 1 週間






Fig. 3-1 DPNR の調製手順 
 
3.2.3 ビニルトリエトキシシランのグラフト共重合 




TBHPO/TEPA、モノマーである VTES を順次滴下してから、30 °C で
2 時間グラフト重合を行った 5, 6。反応終了後、ロータリーエバポレ
ーターを用いて 80 °C で未反応モノマーを減圧除去し、得られたラ









Fig. 3-2 DPNR-graft-Silica の調製手順 
 
3.2.4 測定 
a. DPNR の灰分測定と DPNR-graft-Silica のシリカ含有率測定 








 シリカ含有率は、DPNR-graft-Silica に対して、DPNR と同様に求め
た残留物重量から DPNR の灰分量を減算することにより算出した。 
b. ゲル含有率 
グラフト共重合体は、40 mg を秤とり、乾燥トルエン 40 ml に浸漬





試料の超薄切片は Reichert-Nissi 製 Ultracut N クライオミクロトー
ムを用いて NR のガラス転移温度以下で切り出すことにより作製し
た。TEM 観察は、日本電子（株）製 JEM-2100 を用いて加速電圧 200 
kV で行った。 
3.2.6 引張試験 
引張試験は東洋精機製作所製ストログラフ VG10E を用いて JIS 
K6251 に準じて行った。フィルムをダンベル状 7 号形で打ち抜き、









ここで、先行研究により報告された 5、SDS 濃度 0.1 w/w%、開始剤濃









られる。そこで、SDS の濃度を 5 倍とし、反応条件ⅢおよびⅣでグ
ラフト共重合を行った。これらの条件では、ラテックスは凝固せず、
全てのグラフト共重合は完結した。反応条件Ⅱでは、調製した共重合



















Ⅰ 0.1 0.066 1.05 1 
Ⅱ 0.1 0.066 1.05 30 
Ⅲ 0.5 0.066 1.5 1 
Ⅳ 0.5 0.066 2.0 1 
 
Table 3-2 に DPNR-graft-Silica の仕込み VTES 量、反応後静置時間、
シリカ含有率、ゲル含有率を示す。シリカ含有率は、次式により、
DPNR-graft-Silica の残留物重量から DPNR の灰分を減算することに
より求めた。 
 









ここで、WDB (g) および WDA (g) は DPNR の加熱前と加熱後の重量で











ここで、Wgel (g) はゲル分の重量、Wbefore (g) は溶媒に浸漬する前の
DPNR-graft-Silica の重量である。 
 










Ⅰ 1.05 1 5.89 64.12 
Ⅱ 1.05 30 7.15 69.47 
Ⅲ 1.5 1 7.54 43.88 














 一方、DPNR-graft-Silica のゲル含有率は、40~70 w/w%程度であり、







Fig. 3-3 に種々の条件で調製した DPNR-graft-Silica の 1 万倍で撮影




ここで、シリカナノマトリックスには直径約 10 nm の薄灰色のシリ










Fig. 3-3 DPNR-graft-Silica の TEM イメージ（10k） 
 




された。また、試料Ⅱでは、直径約 100 nm のシリカ粒子が多く存在
し、互いに隣接していることが観察された。一方、試料Ⅲと試料Ⅳで
は、シリカのナノマトリックスの厚さが約 100 nm 程度であり、一部
の cis-1,4-ポリイソプレン粒子が互いに融着していることが示された。





リカナノマトリックス構造が形成されるが、仕込み VTES の量が 1.5 
および 2.0 mol/kg-rubber の場合には厚い不連続なシリカナノマトリ
ックス構造が形成されることが示唆された。 
 
Fig. 3-4 DPNR-graft-Silica の TEM イメージ（20k） 
 
3.3.3 引張強度 
Fig. 3-5 に DPNR および DPNR-graft-Silica（試料Ⅰ～Ⅳ）の応力-歪
曲線を示す。DPNR、試料Ⅰ、試料Ⅱおよび試料Ⅲの応力は歪が 4 で急
激に増加したが、試料Ⅳの応力は歪が 2 で急激に増加した。破断応
力の値は、DPNR は約 3 MPa であったが、試料Ⅰでは 14 MPa、試料Ⅱ
では 6 MPa、試料Ⅲでは 10 MPa および試料Ⅳでは 12 MPa と VTES
をグラフト共重合することにより大幅に増加した。これは、シリカナ
 







い試料Ⅰでは破断応力の値が 14 MPa と特異的に大きくなった。これ















DPNR にラテックスの状態で VTES をグラフト共重合した後、ア
ズキャスト膜を作製することにより、シリカナノマトリックス構造
を有する天然ゴムを調製した。TEM 観察により、DPNR-graft-Silica の
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数 nm から数十 nm の無機フィラー充填 cis-1,4-ポリイソプレンのマ






る NR は、マトリックス成分である無機フィラー充填 NR の物性と多


























きる 5, 6。 
𝜂 = 𝜂0(1 + 2.5𝑐 + 14.1𝑐
2)    (4.1) 
𝐸 = 𝐸0(1 + 2.5𝑐 + 14.1𝑐
2)    (4.2) 
𝐸 = 𝐸0(1 + 0.67𝑓𝑐 + 1.62𝑓







































ポリマー・ポリマー相互作用  ポリマー・フィラー相互作用  フィラー・フィラー相互作用 










𝐺 = (1 − 𝜑)𝐺𝐶𝑒𝑁 + 𝜑𝐺𝐵𝐹𝑁 + 𝐺𝐶𝐹𝑁     (4.5) 
 
ここで、φ はフィラーの体積分率である。式（4.5）の第 1 項は高分










半径 R の剛球体の摩擦係数 ξは、ストークス‐アインシュタインの式
（式 4.6）を用いて求めることができ、マトリックスの粘度 ηmatrix に
依存する。ここで、ある温度 T における緩和時間 τ と参照温度 Tr に
おける緩和時間 τ の比を aTとすると、aTは式（4.7）で表すことがで
きる。 
 














































充填量が異なるカーボンブラック（CB）充填 SBR の bT の温度依存
性を示す。bT は、CB の充填量が少ない時は NR のガラス転移温度
（Tg）以上で温度に対して正の傾きを示しているが、CB の充填量を

















Fig. 4-3 bTの温度依存性 
〇フィラー未充填 SBR、△CB 充填 SBR (20 phr)、 
□CB 充填 SBR (35 phr)、▽CB 充填 SBR (40 phr)、◇CB 充填 SBR (60 phr) 
 





















ックス（乾燥ゴム含有率（DRC）: 60 w/w%）を使用した。 
4.2.2 天然ゴムの脱タンパク質化 
天然ゴムの脱タンパク質化は Fig. 4-4 に示すように、DRC を 30 
w/w%に調整した HANR ラテックスに界面活性剤（SDS）1 w/w%お
よび尿素 0.1 w/w%を加え、室温で 1 時間インキュベーションするこ
とにより行った。得られたラテックスを 15 °C、10,000 g で 30 分間遠
心分離することによりゴム分と漿液を分離した。ゴム分を回収し、
SDS 水溶液に分散させてから遠心分離を行うという一連の洗浄操作
を 3 回繰り返すことにより、DRC 約 30 w/w%および SDS 濃度 0.1 




心分離 1 回目で 0.5 w/w%、2 回目で 0.1 w/w%、3 回目で 0.1 w/w%に
調整した。DPNR ラテックスをシャーレに展開し、一昼夜風乾してか
ら 50 °C で 1 週間減圧乾燥することにより DPNR フィルムを得た。 
 
 
Fig. 4-4 DPNR の調製手順 
 
4.2.3 ビニルトリエトキシシランのグラフト共重合 
DPNR ラテックスは Fig. 4-5 に示すように、DRC 20 w/w%および
SDS の濃度を調整してからセパラブルフラスコに移し、1 時間窒素
ガスをバブリングすることにより溶存酸素の除去を行った。窒素雰




系開始剤である TBHPO/TEPA、モノマーである VTES を順次滴下し
てから、30 °C で 2 時間グラフト重合を行った。反応終了後、ロータ













Table 4-1 各 DPNR-graft-Silica の反応条件 
Sample No. Initiator/mol/kg-rubber VTES/mol/kg-rubber 
DPNR-graft-Silica-1 0.033 0.5 
DPNR-graft-Silica-2 0.066 0.5 
DPNR-graft-Silica-3 0.099 0.5 
DPNR-graft-Silica-4 0.033 1.05 
DPNR-graft-Silica-5 0.066 1.05 
DPNR-graft-Silica-6 0.099 1.05 
DPNR-graft-Silica-7 0.033 1.5 
DPNR-graft-Silica-8 0.066 1.5 
DPNR-graft-Silica-9 0.099 1.5 
 
4.2.4 脱タンパク質化天然ゴム/シリカブレンドの調製 
SDS 0.5 w/w%水溶液をセパラブルフラスコに入れ、1 時間窒素置
換を行った。窒素雰囲気下、200 rpm で撹拌しながら、TBHPO/TEPA、
VTES を順次滴下し、30 °C で 2 時間重合を行った。反応後、未反応
モノマーはロータリーエバポレーターを用いて減圧留去し、ポリビ
ニルトリエトキシシラン（PVTES）ラテックスを得た。 
DPNR ラテックスにシリカ重量で 1.05 mol/kg-rubber 相当の PVTES
ラテックスを加え、200 rpm で 30 分間撹拌することにより脱タンパ
ク質化天然ゴム/シリカブレンド（DPNR-blend-Silica）ラテックスを
調製した。得られたラテックスをシャーレに展開し、一昼夜風乾して





4.2.5 DPNR の灰分測定と DPNR-graft-Silica のシリカ含有率測定 





 シリカ含有率は、DPNR-graft-Silica に対して、DPNR と同様に求め
た残留物重量から DPNR の灰分量を減算することにより算出した。 
4.2.6 透過型電子顕微鏡観察 
試料の超薄切片は Reichert-Nissi 製 Ultracut N クライオミクロトー
ムを用いて NR のガラス転移温度以下で切り出すことにより作製し
た。TEM 観察は、日本電子（株）製 JEM-2100 を用いて加速電圧 200 
kV で行った。 
4.2.7 動的粘弾性試験 
動的粘弾性測定は Anton Paar 製 Physica MCR 301 を用いて行った。
測定治具は直径 12 mm の平行円板を用いた。試料には厚さ約 1 mm
のフィルムを直径 12 mm の円盤状に打ち抜いたものを使用した。試
料は、温度 130 °C、1 N の力を 45 分間かけることにより治具と融着









Table 4-2 に各 DPNR-graft-Silica のシリカ含有率を示す。シリカ含
有率は、次式により、DPNR-graft-Silica の残留物重量から DPNR の
灰分を減算することにより求めた。 
 
灰分含有率 [%]: 𝑅m =
𝑊DA
𝑊DB
× 100   （4.10） 
シリカ含有率 [%]: 𝑅Si =
𝑊GA−𝑊GB×𝑅m
𝑊GB
× 100 （4.11） 
 
ここで、WDB (g) および WDA (g) は DPNR の加熱前と加熱後の重量で
あり、WGB (g) および WGA (g) は DPNR-graft-Silica の加熱前と加熱後











Table 4-2 各 DPNR-graft-Silica のシリカ含有率 












Fig. 4-6～14 に 5000 倍、10000 倍、20000 倍で撮影した DPNR-graft-
Silica の TEM イメージを示す。ここで、白い領域は cis-1,4-ポリイソ
プレン粒子を、黒い領域はシリカ粒子を示している。全ての試料にお




とが明らかとなった。Fig. 4-15 に DPNR-graft-Silica-5 に含まれるシリ
カと同量の PVTES をブレンドした DPNR-blend-Silica の TEM イメー





















Fig. 4-7 DPNR-graft-Silica-2 の TEM イメージ (a) 5k (b) 10k (c) 20k 
 
 
Fig. 4-8 DPNR-graft-Silica-3 の TEM イメージ (a) 5k (b) 10k (c) 20k 
 
 





Fig. 4-10 DPNR-graft-Silica-5 の TEM イメージ (a) 5k (b) 10k (c) 20k 
 
 
Fig. 4-11 DPNR-graft-Silica-6 の TEM イメージ (a) 5k (b) 10k (c) 20k 
 
 





Fig. 4-13 DPNR-graft-Silica-8 の TEM イメージ (a) 5k (b) 10k (c) 20k 
 
 
Fig. 4-14 DPNR-graft-Silica-9 の TEM イメージ (a) 5k (b) 10k (c) 20k 
 
 








Fig. 4-16 に DPNR-graft-Silica、DPNR、DPNR-blend-Silica の 30 °C
における貯蔵弾性率（G’）の周波数依存性を示す。ここで、DPNR の
G’の値は約 0.28 MPa であった。DPNR-graft-Silica の G’の値は全ての
試料において DPNR の値より大きく、DPNR-graft-Silica-8 の G’の値
は DPNR の約 2.1 倍（0.60 MPa）であった。これに対し、DPNR-blend-
Silica の G’の値は約 0.39 MPa であり、DPNR の約 1.4 倍であった。 
 
 






Fig. 4-17 に DPNR-graft-Silica、DPNR および DPNR-blend-Silica の
30 °Cにおける損失弾性率（G”）の周波数依存性を示す。DPNR、DPNR-










Fig. 4-17 DPNR-graft-Silica、DPNR および DPNR-blend-Silica の




Fig. 4-18 に DPNR、DPNR-graft-Silica および DPNR-blend-Silica の
30 °C における損失正接（tan δ）の周波数依存性を示す。DPNR-graft-
Silica-1、2、3、4、6、DPNR および DPNR-blend-Silica では、tan δ の
値は周波数の増加に伴い低下した。一方、DPNR-graft-Silica-5、7、8、







Fig. 4-18 DPNR、DPNR-graft-Silica および DPNR-blend-Silica の





Fig. 4-19 に DPNR-graft-Silica、DPNR および DPNR-blend-Silica の 1 
Hz での G’の温度依存性を示す。全ての試料において-62.5 °C 付近か




Fig. 4-19 DPNR-graft-Silica、DPNR および DPNR-blend-Silica に
おける G’の温度依存性 
 
Fig. 4-20 に DPNR-graft-Silica、DPNR および DPNR-blend-Silica の 1 





Silica、DPNR および DPNR-blend-Silica の 1 Hz での tan δ の温度依存
性を示す。全ての試料において-57.5 °C に NR のガラス転移によるピ
ークが観察された。 
 






Fig. 4-21 DPNR-graft-Silica、DPNR および DPNR-blend-Silica に
おける tan δ の温度依存性 
 
c. 時間-温度換算則の適用 
別添 1~33 に DPNR-graft-Silica、DPNR および DPNR-blend-Silica の
-70~140 °C での G’、G”および tan δ の周波数依存性を示す。これら
に時間-温度換算則を適用することによりマスターカーブの作成を試
みた。ここで、基準温度（Tr）には周波数 1 Hz における G”のピーク










ブを作成した。別添 34~44 に DPNR-graft-Silica、DPNR および DPNR-
blend-Silica のマスターカーブを示す。 
d. 横シフトファクターaTの温度依存性 
Fig. 4-22 に DPNR-graft-Silica、DPNR および DPNR-blend-Silica の
aT の温度依存性を示す。ここで点線は DPNR における WLF 式（式
















Fig. 4-22 DPNR-graft-Silica、DPNR および DPNR-blend-Silica の 
aTの温度依存性 
 





Fig.4-24 に DPNR-graft-Silica、DPNR および DPNR-blend-Silica の bT





DPNR-blend-Silica では、DPNR と同様に Tg以下ではエネルギー弾



































する天然ゴムの場合は Fig. 4-25 (b) のようなモデルが考えられる。 
 
a                    b 






















部分の複素弾性率である。λ と φ はそれぞれ並列モデルおよび直列
モデルの体積分率であり、分散質である天然ゴム単体部分の体積分






































𝑉𝑁𝑅 = λφ =
(1−𝑥)(1−𝑦)
𝑥+𝑦(1−𝑥)+(1−𝑥)(1−𝑦)






















     (4.19) 
これらの式をもとに算出した各試料におけるナノマトリックス部
分の弾性率、マトリックス中のバウンドラバーの弾性率、体積分率、
高柳モデルにおけるパラメータを Table 4-3 に示す。 
 






メージより、約 10 nm 程度であることが観察できたので T には 10 nm
を用いた。 
ゴムに CB やカーボンナノチューブ（CNT）を充填した際のバウン
ドラバーの弾性率は 10 MPa 程度であると報告されているが 15, 16、今
回調製した試料において算出された𝐺𝐵𝑅




カ充填時のバウンドラバーの弾性率は CB や CNT 充填時の十分の一
程度であるということが明らかとなった。 
次に、天然ゴム‐フィラー間の結合の影響を検討するために DPNR-


































よび脱水縮合することにより DPNR-graft-Silica を調製した。TEM を
用いて DPNR-graft-Silica のモルフォロジー観察を行ったところ、モ
ノマー濃度 1.05 mol/kg-rubber 以上および開始剤濃度 0.099 mol/kg-







 動的粘弾性の周波数依存性を-70~140 °C で測定後、時間温度換算
則を適用し、aT および bTを決定することで tan δ、G’および G”のマ
スターカーブを作成した。DPNR-graft-Silica、DPNR および DPNR-
blend-Silica の aT の温度依存性は、DPNR における WLF 式によって
見積もられた値とほぼ一致しており、これらの試料は NR の緩和に
支配されていることが明らかとなった。また、bTの温度依存性より、
モノマー濃度 1.05 mol/kg-rubber、開始剤濃度 0.066 mol/kg-rubber で調
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ポリマー-フィラー間相互作用を改善する試み 11, 19-22 よりも格段に優
れていた。 
しかしながら、シリカナノマトリックス構造では、ラテックスの状
態で VTES を cis-1,4-ポリイソプレン粒子の表面にグラフト共重合す
る際 23, 24、形成されるコロイダルシリカの粒子径を制御することは
できなかった。例えば、第 4 章では、シリカナノ粒子の粒子径は数





































ックス（乾燥ゴム含有率（DRC）: 60 w/w%）を使用した。 
5.2.2 天然ゴムの脱タンパク質化 
天然ゴムの脱タンパク質化は Fig. 5-1 に示すように、DRC を 30 
w/w%に調整した HANR ラテックスに界面活性剤（SDS）1 w/w%お
よび尿素 0.1 w/w%を加え、室温で 1 時間インキュベーションするこ
とにより行った。得られたラテックスを 15 °C、10,000 g で 30 分間遠
心分離することによりゴム分と漿液を分離した。ゴム分を回収し、
SDS 水溶液に分散させてから遠心分離を行うという一連の洗浄操作
を 3 回繰り返すことにより、DRC 約 30 w/w%および SDS 濃度 0.1 




心分離 1 回目で 0.5 w/w%、2 回目で 0.1 w/w%、3 回目で 0.1 w/w%に
調整した。DPNR ラテックスをシャーレに展開し、一昼夜風乾してか
ら 50 °C で 1 週間減圧乾燥することにより DPNR フィルムを得た。 
 
 
Fig. 5-1 DPNR の調製手順 
 
5.2.3 トリメトキシシリルスチレンのグラフト共重合 


















DPNR を約 1 mm 四方に細かく切り、ソックスレー抽出器を用いて
遮光しながら窒素雰囲気下でアセトンを還流することにより 24時間







DPNR-graft-PSTMS を約 1 mm 四方に細かく切り、ソックスレー抽
出器を用いて遮光しながら窒素雰囲気下でアセトンを還流すること
により 24 時間抽出を行った。抽出後の DPNR-graft-PSTMS-AE は、
50 °C で減圧乾燥を行った。これにより、DPNR-graft-PSTMS に含ま
れる STMS モノマーを抽出した。 
5.2.5 透過型電子顕微鏡観察 
試料の超薄切片は Reichert-Nissi 製 Ultracut N クライオミクロトー
ムを用いて NR のガラス転移温度以下で切り出すことにより作製し
た。TEM 観察は日本電子（株）製 JEM-2100 を用いて加速電圧 200 
kV で行った。 
5.2.6 引張試験 
引張試験は Instron 製 3365 型万能試験機を用いて JIS K6251 に準じ
て行った。フィルムをダンベル状 7 号形で打ち抜き、室温下、200 
mm/min で引張試験を行った。 
5.2.7 動的粘弾性試験 
動的粘弾性測定は、Anton Paar 社製の Physica MCR 301、治具は直
径 12 mm の平行円板を用いて測定した。試料は、直径 12 mm の円盤




1 Hz、温度 30 °C でひずみ分散測定を行い、線形領域を求めた。線形




















a 0.033 1.0 27.7 5.1 
b 0.066 1.0 52.3 9.6 
c 0.165 1.0 30.3 5.6 
d 0.033 0.5 51.5 4.7 








度および開始剤濃度はそれぞれ 1.0 mol/kg-rubberおよび 0.066 mol/kg-
rubber、0.5 mol/kg-rubber および 0.033 mol/kg-rubber であった。（a）、
（c）および（e）の条件で調製した DPNR-graft-PSTMS-a、DPNR-graft-
PSTMS-c および DPNR-graft-PSTMS-e のモノマー反応率は 30 w/w%
前後であったが、（b）および（d）の条件で調製した DPNR-graft-





DPNR-graft-PSTMS の TEM イメージを示す。試料は未染色であるた
め、白い相は cis-1,4-ポリイソプレン、黒い相は PSTMS を表してい
る。TEM イメージには直径 1 μm 程度の cis-1,4-ポリイソプレン粒子
が厚さ数十 nm の PSTMS のナノマトリックスに分散しており、この
ナノマトリックスには直径数十 nm のシリカナノ粒子が密に充填し
ていることが観察された。DPNR-graft-PSTMS-b と DPNR-graft-












Fig.5-3 DPNR-graft-PSTMS-b の TEM イメージ 
 
 
Fig.5-4 DPNR-graft-PSTMS-d の TEM イメージ 
 
Fig.5-5 および Fig.5-6 にアセトン抽出により精製した DPNR-graft-
PSTMS-b-AE および DPNR-graft-PSTMS-d-AE の TEM イメージを示
す。ここで、白い相は cis-1,4-ポリイソプレン、黒い相は PSTMS を表
No.b(×5k) No.b(×10k) No.b(×20k) 




している。DPNR-graft-PSTMS-b-AE の TEM イメージには、所々で
cis-1,4-ポリイソプレン粒子同士が融着し、ナノマトリックス構造を
保持できていないことが観察された。一方、DPNR-graft-PSTMS-d-AE











Fig.5-5 DPNR-graft-PSTMS-b-AE の TEM イメージ





Fig.5-6 DPNR-graft-PSTMS-d-AE の TEM イメージ 
 
5.3.3 引張強度 
Fig.5-7 に DPNR、DPNR-graft-PSTMS-b、DPNR-graft-PSTMS-d およ
びアセトン抽出ゴム（DPNR-AE、DPNR-graft-PSTMS-b-AE、DPNR-
graft-PSTMS-d-AE）の応力‐ひずみ曲線を示す。コントロールとして
の DPNR の破断応力の値は 4.9 MPa であった。ナノマトリックス構
造を形成するにより、DPNR-graft-PSTMS-b および DPNR-graft-
PSTMS-d の破断応力の値は DPNR の約 2 倍になり、それぞれ 8.1 MPa
および 8.5 MPa になった。一方、破断ひずみの値は、DPNR、DPNR-
graft-PSTMS-b および DPNR-graft-PSTMS-d でほぼ同じであった。 




去されたことを反映して、DPNR-graft-PSTMS-b の 8.1 MPa から 6.3 











Fig.5-7 DPNR (Ⅰ)、DPNR-AE (Ⅱ)、DPNR-graft-PSTMS-b (Ⅲ)、
DPNR-graft-PSTMS-d (Ⅳ)、DPNR-graft-PSTMS-b-AE (Ⅴ) および








Fig.5-8 に DPNR-AE および DPNR-graft-PSTMS-d-AE の 30 °C での
貯蔵弾性率（G’）の周波数依存性を示す。DPNR-AE の G’の値は約
0.1 MPa であったが、DPNR-graft-PSTMS-d-AE の G’の値は約 0.4 MPa
であった。これにより、ナノマトリックス構造を形成することにより
G’の値は原料の約 4 倍になることが明らかとなった。 
 
 







Fig.5-9 に DPNR-AE および DPNR-graft-PSTMS-d-AE の 30 °C での
損失弾性率（G’’）の周波数依存性を示す。DPNR-AE および DPNR-




Fig.5-9 DPNR-AE および DPNR-graft-PSTMS-d-AE の 30 °C におけ
る G’’の周波数依存性 
 
Fig.5-10 に DPNR-AE および DPNR-graft-PSTMS-d-AE の 30 °C で










Fig.5-10 DPNR-AE および DPNR-graft-PSTMS-d-AE の 30 °C におけ
る tan δ の周波数依存性 
 
b. 動的粘弾性の温度依存性 
Fig.5-11 に DPNR-AE および DPNR-graft-PSTMS-d-AE の周波数 1 











Fig.5-11 DPNR-AE および DPNR-graft-PSTMS-d-AE の 
G’の温度依存性 
 
Fig.5-12 に DPNR-AE および DPNR-graft-PSTMS-d-AE の周波数 1 








Fig.5-12 DPNR-AE および DPNR-graft-PSTMS-d-AE の 
G’’の温度依存性 
 
 Fig.5-13 に DPNR-AE および DPNR-graft-PSTMS-d-AE の周波数 1  
Hz での tan δ の温度依存性を示す。全ての試料で-57.5 °C に NR のガ
ラス転移によるピークが現れた。DPNR-graft-PSTMS-d-AE の tan δ の
ピーク高さは DPNR よりも低かった。tan δ は G’’と G’の比であり、
力学エネルギー損失の指標とされている。したがって、DPNR-graft-






Fig.5-13 DPNR-AE および DPNR-graft-PSTMS-d-AE の 
tan δ の温度依存性 
 
c. 時間‐温度換算則の適用によるマスターカーブの作製 
別添 45~50 に DPNR-AE および DPNR-graft-PSTMS-d-AE の -
70~140 °C の各温度での G’、G’’および tan δ の周波数依存性を示す。
G’、G’’および tan δ の温度依存性および周波数依存性に時間‐温度換
算則を適用することによりマスターカーブを作成した。ここで、基準
温度（Tr）は DPNR の周波数 1 Hz での G’’のピーク温度とした。ま
ず、Trで測定された tan δ の周波数依存性のデータを基準とし、各温









G’’および tan δ のマスターカーブを別添 51~53 に示す。 
 Fig. 5-14 に DPNR-AE および DPNR-graft-PSTMS-d-AE の aTの温度
依存性を示す。破線は以下の WLF 式（式 5.1）を用いて見積もった
aTの値を表している。 
 
log aT = 
-13.7(T-Tr)
43.5+T-Tr
     (5.1) 
 
DPNR の aT の値および DPNR-graft-PSTMS-d-AE の aT の値は Trか
ら Tr+150 °C の範囲でほぼ同じであった。これらの値は、WLF 式を
用いて見積もった値と一致した。第 2 章では、DPNR-graft-PS の動的
粘弾性は PS の影響により DPNR とは大きく異なることが示された。
これに対して 5 章では、DPNR-graft-PSTMS-d-AE には PSTMS の影
響は無く、DPNR-graft-PSTMS-d-AE の aT の値は DPNR および WLF
式を用いて求めた aTの値と同じになることがわかった。これにより、
-70~140 °C における DPNR-graft-PSTMS-d-AE の動的粘弾性の温度依
存性は、DPNR と同じであることが明らかとなった。すなわち、DPNR-





Fig.5-14 DPNR-AE および DPNR-graft-PSTMS-d-AE の横シフトフ
ァクターaTの温度依存性 
（A. DPNR-AE；B. DPNR-graft-PSTMS-d-AE；C. WLF 式） 
 
Fig.5-15 に DPNR-AE および DPNR-graft-PSTMS-d-AE の縦シフト
ファクターbT の温度依存性を示す。DPNR-AE および DPNR-graft-














Fig.5-15 DPNR-AE および DPNR-graft-PSTMS-d-AE の縦シフト
ファクターbTの温度依存性 
（A. DPNR-AE； B. DPNR-graft-PSTMS-d-AE） 
 
5.3.5 ナノシリカネットワークを有する天然ゴムの弾性率 












スの厚さ（T）は TEM イメージ（Fig. 5-6）から 75 nm と見積もった。
DPNR-graft-PSTMS-d-AE の𝐺𝐵𝑅
∗ は 2.06 MPa であった。G*BRがバウン
ドラバーの弾性率の文献値とほぼ同じであったことから、DPNR-



















度が 0.5 mol/kg-rubber および 0.033 mol/kg-rubber でモノマー反応率が
50 %以上となる DPNR-graft-PSTMS を調製した。得られた DPNR-
graft-PSTMS のモルフォロジーを TEM 観察したところ、平均直径約
1 μm の cis-1,4-ポリイソプレン粒子が厚さ数十 nm の PSTMS のナノ
マトリックスに分散していることが見出された。シリカナノマトリ
ックス構造を形成した DPNR-graft-PSTMS の破断応力の値は、DPNR
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ー観察により、直径数 nm の PS ナノ粒子が密に充填したナノマトリ
ックスに平均直径約 1 µm の cis-1,4-ポリイソプレン粒子が分散して
いることを確認した。DPNR-graft-PS は、ナノマトリックス構造を形
成することにより G’および破断応力の値が DPNR より増加し、tan δ
の周波数依存性が非ゴム成分のナノマトリックス構造を有する天然
ゴムと同じように周波数に依存しないことを見出した。しかしなが







第 3 章では、DPNR にラテックスの状態で VTES をグラフト共重
合することにより、シリカナノマトリックス構造を有する天然ゴム
を調製した。TEM 観察により、DPNR-graft-Silica は、厚さ数十~200 
nm のシリカナノ粒子が密に分散したナノマトリックスに平均直径








第 4 章では、種々の条件で DPNR-graft-Silica を調製し、ナノマト
リックス構造と物性との関係を検討した。まず、DPNR-graft-Silica は、
モノマー濃度 1.05 mol/kg-rubber 以上および開始剤濃度 0.099 mol/kg-
rubber 以上でナノマトリックス構造を形成することを見出した。次







から、モノマー濃度 1.05 mol/kg-rubber、開始剤濃度 0.066 mol/kg-rubber
で調製した DPNR-graft-Silica およびモノマー濃度 1.5 mol/kg-rubber
以上で調製した DPNR-graft-Silica は、エントロピー弾性とエネルギ
ー弾性を同時に発現することを見出した。 
第 5 章では、ケイ素含有モノマーである STMS を用いて微細なシ
リカナノナノマトリックス構造を有する天然ゴムを調製した。
DPNR-graft-PSTMS は、モノマー反応率が最大で 50 %であったが、
厚さ数十 nm の PSTMS のナノマトリックスに平均直径約 1 μm の cis-
1,4-ポリイソプレン粒子が分散し、ナノマトリックス構造が形成され
ていることを見出した。ナノマトリックスに密に分散したシリカナ
ノ粒子の直径は 10 nm 以下であった。シリカナノマトリックス構造
を形成した DPNR-graft-PSTMS は、破断応力および G’の値が原料で
ある DPNR の 10 倍および約 4 倍になることを見出した。 


































（第 4 章） 
別添 1. DPNR-graft-Silica-1 の-70~140 ℃における G’の周波数依存性 
別添 2. DPNR-graft-Silica-1 の-70~140 ℃における G”の周波数依存性 
別添 3. DPNR-graft-Silica-1 の-70~140 ℃における tan δ の周波数依存
性 
別添 4. DPNR-graft-Silica-2 の-70~140 ℃における G’の周波数依存性 
別添 5. DPNR-graft-Silica-2 の-70~140 ℃における G”の周波数依存性 
別添 6. DPNR-graft-Silica-2 の-70~140 ℃における tan δ の周波数依存
性 
別添 7. DPNR-graft-Silica-3 の-70~140 ℃における G’の周波数依存性 
別添 8. DPNR-graft-Silica-3 の-70~140 ℃における G”の周波数依存性 
別添 9. DPNR-graft-Silica-3 の-70~140 ℃における tan δ の周波数依存
性 
別添 10. DPNR-graft-Silica-4 の-70~140 ℃における G’の周波数依存性 
別添 11. DPNR-graft-Silica-4 の-70~140 ℃における G”の周波数依存性 
別添 12. DPNR-graft-Silica-4 の-70~140 ℃における tan δ の周波数依存
性 
別添 13. DPNR-graft-Silica-5 の-70~140 ℃における G’の周波数依存性 
別添 14. DPNR-graft-Silica-5 の-70~140 ℃における G”の周波数依存性 





別添 16. DPNR-graft-Silica-6 の-70~140 ℃における G’の周波数依存性 
別添 17. DPNR-graft-Silica-6 の-70~140 ℃における G”の周波数依存性 
別添 18. DPNR-graft-Silica-6 の-70~140 ℃における tan δ の周波数依存
性 
別添 19. DPNR-graft-Silica-7 の-70~140 ℃における G’の周波数依存性 
別添 20. DPNR-graft-Silica-7 の-70~140 ℃における G”の周波数依存性 
別添 21. DPNR-graft-Silica-7 の-70~140 ℃における tan δ の周波数依存
性 
別添 22. DPNR-graft-Silica-8 の-70~140 ℃における G’の周波数依存性 
別添 23. DPNR-graft-Silica-8 の-70~140 ℃における G”の周波数依存性 
別添 24. DPNR-graft-Silica-8 の-70~140 ℃における tan δ の周波数依存
性 
別添 25. DPNR-graft-Silica-9 の-70~140 ℃における G’の周波数依存性 
別添 26. DPNR-graft-Silica-9 の-70~140 ℃における G”の周波数依存性 
別添 27. DPNR-graft-Silica-9 の-70~140 ℃における tan δ の周波数依存
性 
別添 28. DPNR の-70~140 ℃における G’の周波数依存性 
別添 29. DPNR の-70~140 ℃における G”の周波数依存性 
別添 30. DPNR の-70~140 ℃における tan δ の周波数依存性 




別添 32. DPNR-blend-Silica の-70~140 ℃における G”の周波数依存性 
別添 33. DPNR-blend-Silica の-70~140 ℃における tan δ の周波数依存
性 
別添 34. DPNR-graft-Silica-1 の G’、G”および tan δ のマスターカーブ 
別添 35. DPNR-graft-Silica-2 の G’、G”および tan δ のマスターカーブ 
別添 36. DPNR-graft-Silica-3 の G’、G”および tan δ のマスターカーブ 
別添 37. DPNR-graft-Silica-4 の G’、G”および tan δ のマスターカーブ 
別添 38. DPNR-graft-Silica-5 の G’、G”および tan δ のマスターカーブ 
別添 39. DPNR-graft-Silica-6 の G’、G”および tan δ のマスターカーブ 
別添 40. DPNR-graft-Silica-7 の G’、G”および tan δ のマスターカーブ 
別添 41. DPNR-graft-Silica-8 の G’、G”および tan δ のマスターカーブ 
別添 42. DPNR-graft-Silica-9 の G’、G”および tan δ のマスターカーブ 
別添 43. DPNR の G’、G”および tan δ のマスターカーブ 
別添 44. DPNR-blend-Silica の G’、G”および tan δ のマスターカーブ 
 
（第 5 章） 
別添 45. DPNR-AE の-70~140 ℃における G’の周波数依存性 
別添 46. DPNR-AE の-70~140 ℃における G”の周波数依存性 
別添 47. DPNR-AE の-70~140 ℃における tan δ の周波数依存性 





別添 49. DPNR-graft-PSTMS-d-AE の-70~140 ℃における G”の周波数
依存性 
別添 50. DPNR-graft-PSTMS-d-AE の-70~140 ℃における tan δ の周波
数依存性 
別添 51. DPNR-AE および DPNR-graft-PSTMS-d-AE の G’ のマスター
カーブ 
別添 52. DPNR-AE および DPNR-graft-PSTMS-d-AE の G”のマスター
カーブ 





















































































































































































































































































1. Formation of Organic-Inorganic Nanomatrix Structure with Nanosilica 
Networks and Its Effect on Properties of Rubber 
Kenichiro Kosugi, Hitoshi Arai, Yuanbing Zhou, Seiichi Kawahara, 
Polymer, 102, 106-111 (2016). 
2. Effect of Non-rubber Components on the Mechanical Properties of 
Natural Rubber 
Yuanbing Zhou, Kenichiro Kosugi, Yoshimasa Yamamoto, Seiichi 
Kawahara, Polym. Adv. Technol., 28, 159-165 (2017). 
3. Determination of a Suitable Condition of Graft Copolymerization of 
Vinyltriethoxysilane onto NR to Form Nanomatrix Structure 
Yuanbing Zhou, Yoshimasa Yamamoto, Seiichi Kawahara, Rubber Chem. 
Technol. 91, 767-775 (2018) 
 
2. 学会発表 
1. Yuanbing Zhou, Seiichi Kawahara, “Characterization of purified 
natural rubber”, 『 International Rubber Conference 2014 』 , 






会、3Pd042 （P51, 高分子学会予稿集65巻1号/Polymer preprints, 
Japan Vol.65, No.1）、神戸国際展示場、2016 年 5 月 25-27 日 
3. Yuanbing Zhou, Seiichi Kawahara, “Preparation and properties of 
natural rubber with silica nanomatrix structure”,『12th Fall Rubber 





会 合同討論会、No.32（P63-64, 2016 年度高分子基礎物性研究
会・高分子計算機科学研究会・高分子ナノテクノロジー研究会 
合同討論会講演要旨集）、東京・東京農工大学 小金井キャン
パス 新 1 号館グリーンホール、2016 年 12 月 8-9 日 
5. 周遠兵、河原成元、「シリカナノマトリックス構造を有する天
然ゴムの調製と物性」、第 66回高分子学会年次大会、3E18 （P13, 
高分子学会予稿集 66 巻 1 号/Polymer preprints, Japan Vol.66, 
No.1）、幕張メッセ、2017 年 5 月 29-31 日 
6. Yuanbing Zhou, Seiichi Kawahara, “Preparation and properties of 
natural rubber with silica nanomatrix structure”『12th China-Japan 




and Composites』, P84, Haikou, China, (November 21st-22nd, 2017) 
7. Yuanbing Zhou, Seiichi Kawahara, “Preparation of isoprene rubber 
with a silica nanomatrix structure”,『The International Polymer 
Conference of Thailand (PCT-8)』, D011, Bangkok, Thaiand, (June 

























































周 遠兵  
2020 年 6 月 
